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Zusammenfassung Mittels mikroskopischer Betrach-
tung von angefrbten Dnnschnitten, Rasterelektronen-
mikroskopie sowie Neutronenradiographie wurde ver-
gleichend das Eindringverhalten von Harnstoff-Formal-
dehydharz, Dispersionsklebstoff (PVA) und Polyurethan
untersucht. Es konnten deutliche Unterschiede im Ein-
dringverhalten der Klebstoffe nachgewiesen werden. Bei
Harnstoffharz trat unter den gewhlten Verklebungsbe-
dingungen ein strkeres Eindringen des Klebstoffes in das
Holz auf. Mittels Neutronenradiographie konnte eine
Quantifizierung der Leimverteilung erzielt werden. Mit
dieser Methode gelang es, das Eindringen des Leimes
sichtbar zu machen, und Leimfuge und Holz zu trennen.
Es sind deutliche Unterschiede im Bereich Frhholz-
Sptholz erkennbar.
Experiments on the distribution of adhesives close
to the glue joint by neutron radiography
and microscopy
Abstract The permeation behaviour of different types of
adhesives (urea-formaldehyde resin, dispersion glue
(PVA) and Polyurethane) was investigated by light mi-
croscopy, scanning electron microscopy and neutron ra-
diography. Clear differences in the permeation behaviour
of the adhesives could be determined. Urea resin showed
under the chosen conditions the strongest permeation of
wood. The glue allocation was quantified and the per-
meation visualised by means of neutron radiography. By
this a differentiation between wood and the glue joint was
possible. The penetration depth of the glue was conspic-
uously different between spring wood and late wood ar-
eas.
1 Einleitung
In zunehmendem Maße wird die Klebverbindung in der
Holzindustrie eingesetzt. Fr die Festigkeitsausbildung
und die Wirtschaftlichkeit der Verklebung sind auch das
Eindringverhalten des Klebstoffes und die Fugendicke
von Bedeutung. Fr deren Untersuchung stehen ver-
schiedene mikroskopische Methoden zur Verfgung
(Zeppenfeld 1991, Wagenfhr 1966). Umfangreiche Ar-
beiten zum Eindringverhalten von PUR Klebstoffen in
das Holz wurden von Schirle und Mitarbeitern (2002)
durchgefhrt. Dabei erfolgte die Zugabe eines Fluores-
zenzmittels. Die Betrachtung der Leimfuge erfolgte im
Auflicht mittels Auflicht-Fluoreszenz. Dabei wurde fest-
gestellt, dass der Klebstoff strker in das Frhholz ein-
dringt. Die Eindringtiefe lag bei Fichtenholz und einem
aufgebrachten Leimtropfen aus PUR im Frhholz bei
56 mm, im Sptholz bei 22 mm. Bei unter Praxisbedin-
gungen verklebten Leimfugen betrug bei PUR Klebstoff
mit Primer die Eindringtiefe im Frhholz 150 mm, im
Sptholz 70 mm. Gut erkennbar waren auch Luftblasen in
der Leimfuge des PUR- Klebstoffes. Weiterfhrende Li-
teratur zum Eindringverhalten des Klebstoffes in das Holz
ist auch in Dunky und Niemz (2002) vorhanden. Gindel,
Dessipri und Wimmer (2002) untersuchten das Eindrin-
gen von MUF Harzen in die Zellwand von Fichtenholz
mittels UV-Spektroskopie. Sie konnten Melamin in der
Zellwand nachweisen. Der Melaminanteil in der Zell-
wand betrug 6,2%.
Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wird die Methode
der Neutronenradiographie und -tomographie zur Ermitt-
lung des Eindringverhaltens von verschiedenen Klebstof-
fen erstmals getestet. Vergleichend werden die Raster-
elektronenmikroskopie und die klassische Durchlichtmi-
kroskopie angewandt. Die Grundlagen der Anwendung
der Neutronenradiographie fr holztechnische und holz-
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physikalische Fragestellungen wurden von Lehmann et al.
(2001), Lehmann et al. (2002a, b), Niemz et al. (2002);
sowie Vontobel et al. (2002) ausfhrlich beschrieben, so
dass diese hier nicht nochmals behandelt werden.
In den bisherigen Arbeiten wurden im wesentlichen
die Abbildung von Werkstoffstrukturen und die Aufnah-
me bzw. Abgabe von Wasser durch Sorption und kapillare
Transportprozesse geprft. Aufbauend auf den bisherigen
Erfahrungen wird nachfolgend getestet, inwieweit Kleb-
stoff bei der Verleimung in das Holz eindringt. Dabei
wurden zunchst lediglich unterschiedliche Klebstoffe bei
konstanten Verleimungsbedingungen geprft, um metho-
disch die Mglichkeiten und Grenzen abzuschtzen.
Vergleichend wurde konventionelle Methoden (Anfrben,
Rasterelektronenmikroskopische Aufnahmen) verwendet.
2 Versuchsmaterial und Methodik
2.1 Versuchsmaterial
Es wurden unter Normbedingungen aus Buche verklebte
Prfkrper der Abmessungen 50 mm*20 mm*5 mm
verwendet. Als Klebstoff dienten:
– Miracol (Dispersionsklebstoff)
– Placol (Harnstoffharz)
– Mirapur (Polyurethan)
der Fa. Geistlich, Zrich.
2.2 Untersuchungen an angefrbten Dnnschnitten
mittels Auflichtmikroskop
Fr die Aufnahmen wurde eine Binokularlupe Olympus
SZX9 mit Digitalkamera Olympus CAMEDIA C-Z ver-
wendet.
Aus dem verleimten Holz wurden mittels Schlitten-
mikrotom zunchst Dnnschnitte von 50 mm Dicke an-
gefertigt. Um die fr den Schnitt erforderliche Weichheit
des Materials zu erhalten, erfolgte zunchst eine Lage-
rung der Proben im Wasserbad unter Vakuum. Durch die
dabei im Holz auftretenden Quellvorgnge kann es zu
gewissen Beeintrchtigungen der Leimfuge gekommen
sein.
Die fertigen Dnnschnitte wurden anschliessend mit
den in Tabelle 1 aufgefhrten Indikatorlsungen (Zep-
penfeld (1991)) angefrbt.
2.3 Rasterlektronenmikroskopie
Die zu untersuchenden Proben wurden auf Wrfelformat
mit 5 mm Kantenlnge zugeschnitten und die Oberflche
anschliessend mit einem Schlittenmikrotom geglttet. Um
eine Vernderung der Klebstoffstruktur bei Wasserein-
fluss zu verhindern, wurden die Proben trocken ge-
schnitten. Dadurch konnte die Schnittflche nicht an allen
Stellen absolut sauber geschnitten werden, so dass teil-
weise Haarrisse und kleine Ausbrche auftraten. An-
schließend wurden die Proben schonend im Trocken-
schrank darrgetrocknet. Die darrtrockenen Proben wurden
danach auf vorbereitete Probenhalter geklebt und mit
Gold besputtert. Die elektronenmikroskopischen Unter-
suchungen erfolgten mit einem Rasterelektronenmikro-
skop LEO 435 Vpi (Zeiss/Leitz/Cambridge).
2.4 Neutronenradiographie und Tomographie
Die Neutronenradiographie beruht auf dem Prinzip der
Transmissionsmessung. Ausgehend von einer Quelle
werden Neutronen durch einen Kollimator auf die Proben
geleitet. Die Probe schwcht den Neutronenstrahl je nach
Beschaffenheit und atomarer Zusammensetzung gemß
dem exponentiellen Abschwchungsgesetz und ein 2-di-
mensionaler Neutronendetektor registriert die transmit-
tierten Neutronen. Die Messdaten z.B. in Form von 16bit
CCD Bildern werden ber Grauwertstufen analysiert. Der
entscheidende Faktor ist der Neutronenschwchungsko-
effizient, der zu untersuchenden Stoffe. Insbesondere
Wasserstoff kann mit Neutronen gut detektiert werden.
Einerseits lsst sich aus Abschwchungsprofilen die
Klebstoffverteilung gemittelt ber die Probe in Neutro-
nenstrahlrichtung ableiten, andererseits kann mit einer
Tomographiemessung die rumliche Verteilung des
Klebstoffes in der Probe bestimmt werden (Abb. 1).
Obwohl Holz nur zu ca. 6% aus Wasserstoff besteht,
beruhen etwa 80% der Strahlabschwchung auf der
Wechselwirkung der Neutronen mit den Wasserstoffker-
nen. Dadurch ist das Verfahren auf Probendicken bis zu
5 cm in Strahlrichtung beschrnkt. Zustzlich in die
Holzstruktur eingebrachtes Wasser bzw. durch Trocknung
Tabelle 1 Gewhlte Methodik zum Anfrben
Table 1 Staining methods employed
Klebstoffe Basisprodukt Nachweismittel Reaktion
Miracol Vinylester-Homopolymer
(Dispersionsklebstoff)
Jodjodkalium + Natriumthiosulfat-lsung Leim: hellrot
Holz : unverfrbt
Placol Harnstoff-Formaldehyd-Harz
(Polykondensationsklebstoff)
Iodjodkalium + Natriumthiosulfat-lsung Leim: gelb
Holz : unverfrbt
Mirapur Polyurethan-Praepolymer
(Polyurethanklebstoff)
Iodjodkalium + Natriumthiosulfat-lsung Leim: verschiedene Rotfrbungen
Holz : unverfrbt
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entferntes Wasser kann dennoch sehr empfindlich nach-
gewiesen werden, insbesondere, wenn Referenzverfahren
zum Ausgangszustand der Proben angewendet werden.
Ein Beispiel dafr ist in Abb. 2 gegeben.
Im Falle der Leimfugen konnte vorteilhaft die Tatsa-
che genutzt werden, dass alle Leime einen hohen Was-
serstoffgehalt aufweisen und sich deutlich von der Holz-
struktur in den Radiographieaufnahmen unterscheiden.
Die Versuche wurden an der Neutronen-Transmission-
Radiographiestation NEUTRA am Paul Scherrer Institut
(PSI) in Villigen/Schweiz durchgefhrt (http://neutra.
web.psi.ch/). Zum Einsatz kamen digitale Neutronende-
tektionssysteme (Szintillator mit CCD-Kamera, Imaging
Plates), die eine direkte quantitative Auswertung ermg-
lichten.
Es wurden 3 verschiedene Testserien durchgefhrt:
2.4.1 Transmissionsversuch 1
Die Proben wurden zunchst auf 25 mm Dicke reduziert,
d.h. entlang der Lngsachse halbiert, die Rnder wurden
geschliffen. Dann wurden die Proben in Gruppen zu je 12
Stck mittels Neutronenradiographie vermessen. Die
Proben wurden dabei so ausgerichtet, dass sich die Kle-
befuge exakt parallel zum Neutronenstrahl befand. Als
Detektor wurden zum einen Neutronen empfindliche
Bildplatten der Firma Fuji mit 50 mm Ortsauflsung und
zum anderen ein Neutronen sensitiver Szintillator (6LiF/
ZnS:Ag) zusammen mit einer peltiergekhlten CCD Di-
gitalkamera verwendet. Die Ortsauflsung liegt bei bei-
den Methoden bei ca. 100 mm. Fr die weitere Analyse
der Daten der Digitalkamera wurden noch Referenzauf-
nahmen ohne Proben bzw. ohne Neutronenstrahl ange-
fertigt. Nachfolgend wurden mittels digitaler Bildbear-
beitung die Untersuchungsergebnisse in folgenden
Schritten bearbeitet.
Abb. 1 Transmissionsradiographieaufnahme einer Holzprobe
(Fichte) whrend eines Aufsaugversuches; links: originale, unrefe-
renzierte Aufnahme, rechts: Referenzierung zum trockenen Aus-
gangszustand—die Netto-Verteilung der Flssigkeit wird sichtbar
Fig. 1 Transmission radiograph of a wood sample (spruce) during
an absorption test; left side: original radiograph, not referenced;
right side: referencing to the dry initial state—the net-allocation of
the fluid can be seen
Abb. 2 Analyse der Homoge-
nitt der Klebeverbindung bzw.
der Leimverteilung entlang der
Klebfuge, ermittelt aus den Ra-
diographieaufnahmen senkrecht
zur Leimfuge (Beispiel Placol,
8 Proben)
Fig. 2 Homogeneity analysis of
the adhesive joint resp. the glue.
Distribution along the adhesive
joint; data ascertained by ra-
diography perpendicular to the
adhesive joint (example: Placol,
8 samples)
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1. Normierung der Daten auf den Hintergrund (Hellfeld
und Dunkelfeld) und Umrechnung der Messwerte in
Absorptionswerte
2. Verschiebung der Kurven so, dass die Klebefugen aller
Proben an der gleichen Position liegen
3. Ausschneiden der Bereiche der Klebefugen um die
Datenmenge zu reduzieren
4. Teilung der Kurven in der Klebefuge, um den unter-
schiedlichen Holzdichten und den damit verbundenen
verschiedenen Klebstoffverteilungen gerecht zu wer-
den. Spiegelung der Kurvenstcke um eine bessere
Darstellung zu erhalten.
5. Normierung der Kurven auf den Absorptionswert des
Holzes
6. Mittelwertbildung der Probenwerte der jeweiligen
Klebstoffsorten
7. Integralbildung der Klebestoffverteilungskurven um
die, im Endzustand, vorhandene Klebstoffmenge zu
errechnen
8. Bestimmung der prozentualen Klebstoffverteilungs-
kurven
2.4.2 Transmissionsversuch 2
Die Proben von Versuchsaufbau 1 wurden um 90 ge-
dreht, so dass sich der Neutronenstrahl senkrecht zu der
Klebstofffuge befand. Die Analyse erfolgte in dieser
Versuchsreihe nur mit Image-Platten. Die nachfolgende
Auswertung wurde durchgefhrt:
1. Normierung der Daten auf den Hintergrund und Um-
rechnung der Messwerte in Schwchungskoeffizienten
2. Anpassen der normierten Profile
3. Darstellung der Kurven bereinander mit je einer Re-
ferenzgeraden
Abb. 3a,b Dnnschnittaufnahmen des mit Dispersionsklebstoff
verleimten Holzes. a 10; b 55
Fig. 3a,b Micrographs of a wood sample glued with dispersion
adhesive. a 10; b 55
Abb. 4a,b Rasterelektronenmikroskopische Aufnahmen des mit
Dispersionsklebstoff verleimten Holzes. a 200; b 1000.
1 Klebstofffuge, Ausbrche durch Prparation bedingt; 2 Klebstoff
in angrenzenden Gefßen; 3 Faserzellen und Parenchymzellen ohne
eingedrungenen Klebstoff
Fig. 4a,b Scanning electron micrographs of a wood sample glued
with dispersion adhesive. a 200, b 1000. 1 Adhesive joint;
chunking due to preparation, 2 adjacent vessels filled with adhe-
sive, 3 fibres and parenchyma cells without permeating adhesive
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Mit dieser Darstellung (Abb. 2) konnten die Inhomo-
genitten der Leimfugen entlang der Proben analysiert
werden.
2.4.3 Tomographie
Um die dreidimensionale Verteilung des Klebstoffes in
der Klebefuge sichtbar zu machen wurde eine ausge-
whlte Probe mit Neutronentomographie untersucht.
Dazu wurde eine nach Frh- und Sptholzanteil repr-
sentative mit Placol (Harnstoffharz) verklebte Probe der
Abmessung 10 mm10 mm50 mm herangezogen. Diese
Probe wurde auf einem Drehtisch im Neutronenstrahl fi-
xiert und in kleinen Winkelschritten von je 0,75 von 0
auf 180 gedreht. Dabei wurden an der sich drehenden
Probe von allen Seiten Transmissionsaufnahmen ange-
fertigt. Diese Daten wurden anschliessend mittels To-
mographie-Rekonstruktion (d. h. „filtered back projecti-
on“) in ein 3D Modell umgewandelt. Um eine darauf-
folgende rumliche Analyse der Struktur bzw. der Mate-
rialenverteilung des Probekrpers zu ermglichen, wur-
den die Daten zu Videosequenzen weiter verarbeitet oder
mittels einem 3D Visualisierungsprogramm in Holz- und
Klebstoffanteil segmentiert.
3 Versuchsergebnisse
3.1 Dispersionsklebstoff
Abbildung 3 zeigt in unterschiedlicher Vergrßerung eine
Transmissionsaufnahme der Leimfuge. Der Dispersions-
klebstoff ist gut an der roten Frbung erkennbar
(Abb. 3a). In Abb. 3b ist bei 55facher Vergrßerung recht
gut das Eindringen des Klebstoffes in das Holz ersicht-
lich.
In den elektronenmikroskopischen Aufnahmen sind
die Struktur des Klebstoffes sowie in besonderem Masse
das Eindringen des Leimes in bestimmte Strukturele-
mente des Holzes deutlich zu erkennen. Einzelne Gefße,
die an die Leimfuge angrenzen sind vollstndig mit
Klebstoff gefllt (Abb. 4a und b). Im Gegensatz zu den
mikroskopischen Verfahren erlaubt die Neutronenradio-
graphie eine Quantifizierung der Klebstoffverteilung im
Holz (Abb. 5). Die Ergebnisse der Neutronenradiographie
stimmen mit denen der Transmissions- und der Raster-
elektronenmikroskopie berein.
Abb. 5 Relative Verteilung der Klebstoffmenge senkrecht zur
Leimfuge, bestimmt mittels Neutronenradiographie bei Verklebung
mit Dispersionsklebstoff
Fig. 5 Relative distribution of the adhesive (dispersion glue) ver-
tical to the adhesive joint; determined by neutron radiography
Abb. 6a,b Dnnschnittaufnahmen des mit Polyurethanklebstoff
(PUR) verleimten Holzes. a 10; b 55
Fig. 6a,b Micrographs of a wood sample glued with polyurethane
adhesive (PUR). a 10; b 55
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3.2 Polyurethan
Die Klebfuge fr die Transmissionsaufnahme ist gelblich
braun gefrbt (Abb. 6). Der Klebstoff dringt nicht sehr
stark in das Holz ein, Gefße im Bereich der Leimfuge
sind aber mit Leim gefllt.
In den REM-Aufnahmen sind die Leimfuge sowie das
Eindringen des Klebstoffes deutlich erkennbar (Abb. 7).
Bei den in der Leimfuge auftretenden Rissen handelt es
sich vermutlich um prparationsbedingte Artefakte. Ab-
bildung 8 zeigt die mittels Neutronenradiographie ermit-
telte Eindringtiefe. Es ist eine deutliche Konzentration in
der Leimfuge erkennbar.
3.3 Harnstoffharz
Abbildung 9 zeigt die Transmissionsaufnahmen der mit
Harnstoffharz verklebten Proben. Deutlich ist das starke
Eindringen des Klebstoffes in das Holz erkennbar. Der
Klebstoff ist gelblich angefrbt. Die Gefße und Paren-
chymzellen in der Umgebung der Klebfuge sind mit Leim
gefllt. Zustzlich wurden Proben aufgenommen, bei
denen nur ein einseitiger Klebstoffauftrag erfolgte
(Abb. 9c), wobei deutliche Unterschiede im Eindring-
verhalten zu erkennen sind (vgl. Abb. 9b und c). Bei
einseitigen Klebstoffauftrag zeigt die Seite, auf welcher
der Klebstoff aufgetragen wurde, im Bereich der Grenz-
flche eine deutlich hhere Leimkonzentration als die
anderen Seite auf.
Dies spiegelt sich auch in den rasterelektronenmikro-
skopischen Aufnahmen sowie den mittels Neutronenra-
diographie bestimmten Eindringtiefen wieder (Abb. 10
und 11).
3.4 Vergleich der Eindringtiefen
mittels Neutronenradiographie
Abbildung 12 sowie Tabelle 2 zeigen zum Vergleich das
Eindringverhalten der 3 Klebstoffe mittels Neutronenra-
diographie. Es ist zu erkennen, dass Harnstoffharz am
strksten in das Holz (0,75 bis zu 1,25 mm in beiden
Richtungen) eindringt. Dies deckt sich auch mit den mi-
kroskopischen und elektronenmikroskopischen Aufnah-
men. Das Eindringverhalten wird sehr stark durch die
Feuchte, die Oberflchenrauhigkeit, die Viskositt des
Klebstoffes und andere Parameter (z. B. auch Pressdruck)
Abb. 7a,b Rasterelektronenmikroskopische Aufnahme des mit
PUR verleimten Holzes. a 200; b 1000. 1 Klebstofffuge, Riss-
bildung vermutlich durch Prparation; 2 Klebstoff in angrenzenden
Holzgefßen sichtbar; 3 Faserzellen und Parenchymzellen und
Markstrahlen ohne eingedrungenen Klebstoff
Fig. 7a,b Scanning electron micrograph of a wood sample glued
with polyurethane adhesive (PUR). a 200; b 1000. 1 Adhesive
joint; cracks due to preparation; 2 in adjacent vessels adhesive
visible; 3 fibres, parenchyma cells and wood rays without per-
meating adhesive
Abb. 8 Relative Verteilung der Klebstoffmenge senkrecht zur
Leimfuge, bestimmt mittels Neutronenradiographie bei Verklebung
mit PUR
Fig. 8 Relative allocation of the adhesive (PUR) vertical to the
adhesive joint; determined by neutron radiography
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bestimmt. Hierzu sind weiterfhrende Arbeiten erforder-
lich.
3.5 Neutronentomographie
Dieser Datensatz wurde zu einer Videosequenz weiter-
verarbeitet. Abbildung 13 ist ein Einzelbild der Video-
sequenz. Der Klebstoff ist rot und das Holz ist gelblich
dargestellt. Wie im Bild zu sehen ist, ist es mglich, Holz
und Leim getrennt zu betrachten. Im Bild ist sehr deutlich
die strangartige Ausbildung des Klebstoffes zu erkennen.
Hier handelt es sich offensichtlich um Unterschiede im
Eindringverhalten zwischen Frh- und Sptholz.
Die vorgestellten Methoden der Neutronenradiogra-
phie und -tomographie sind sehr geeignet, mit hoher
Ortauflsung und gutem Kontrast die Verteilung von
Abb. 9a–c Dnnschnittaufnahmen des mit Harnstoffharz verleim-
ten Holzes. a 10; b 55, beidseitiger Klebstoffauftrag; c 55;
einseitiger Klebstoffauftrag
Fig. 9a–c Micrographs of a wood sample glued with urea resin. a
10; b 55; double-sided adhesive application; c 55; one-sided
adhesive application
Abb. 10a,b Rasterelektronenmikroskopische Aufnahme des mit
Harnstoffharz verleimten Holzes. a 200; b 1000. 1 Klebstoff-
fuge; 2 Klebstoff in Gefßen, Faserzellen und Parenchymzellen
sichtbar; 3 Kein Klebstoff in Markstrahlen sichtbar
Fig. 10a,b Scanning electron micrograph of a wood sample glued
with urea resin. a 200; b 1000. 1 Adhesive joint; 2 visible ad-
hesive in vessels, fibres and parenchyma cells; 3 no adhesive in
wood rays
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Klebstoffen in Holz zerstrungsfrei zu analysieren. Der
Nachteil der Methode, bei den Untersuchungen in der
Probendicke beschrnkt zu sein, kann durch geeignete
Wahl der Probengeometrien in vielen Anwendungsfllen
umgangen werden.
Analoge Untersuchungen knnen fr das Eindring-
verhalten von Imprgniermitteln, Harzen und Lacken
durchgefhrt werden.
Abb. 11 Relative Verteilung
der Klebstoffmenge senkrecht
zur Leimfuge, bestimmt mittels
Neutronenradiographie bei
Verklebung mit Harnstoffharz
Fig. 11 Relative distribution of
the adhesive (urea resin) verti-
cal to the adhesive joint; deter-
mined by neutron radiography
Abb. 12 Vergleich der Ein-
dringtiefen der 3 Klebstoffe
mittels Neutronenradiographie
Fig. 12 Comparison of the
permeation depth of the three
adhesives determined by neu-
tron radiography
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Tabelle 2 Mittels Neutronenradiographie bestimmte Verteilung des Klebstoffes in der Leimfuge
Table 2 Glue distribution identified via neutron radiography
Miracol 6360 Mirapur 9520 Placol 4500
[Dispersionsklebstoff] [Polyurethanklebstoff] [Polykondensationsklebstoff]
Klebstoffverteilung [%]
In der Fuge 12 16 6
Von der Fuge bis 0,1 mm 51 64 27
Von der Fuge bis 0,25 mm 78 87 50
Von der Fuge bis 0,5 mm 94 99 85
Klebfuge – Stellenweise luftblasenartige Lscher –
Abb. 13 Tomographie einer Verleimung mittels Harnstoffharz
(Leimfuge rot, Holz gelblich)
Fig. 13 Tomography of an adhesion by urea resin (adhesive joint
red, wood yellowish)
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